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固体酸化物形燃料電池 (SOFC)の長所の 1つとして、様々な燃料が利用可能なことが挙げられる。中でも、現
存の都市ガスのインフラ設備を活用できることからメタンを燃料とした SOFC が期待されている。しかし、メ
タンを直接供給すると SOFCの性能がすぐさま劣化してしまい実用化に至っていない。電力を取り出す反応場
である電極/電解質/気相の三相界面において、炭素析出をはじめとする様々な劣化要因が存在することがわかっ
ているが、詳細なメカニズムはまだ明らかにされていない。今後の高効率・高耐久な SOFC 材料の開発のため
には、これらのメカニズムを理解することが急務である。しかし、反応素過程や表面拡散などのミクロな現象が
互いに絡み合いながら起きているので、それらの結果として現れるマクロな実験的測定結果を 1 つ 1 つの現象
に切り分けていくことは困難である。そこで、ミクロな現象が劣化・電池特性といったマクロな現象に与える影
響を考察するために有効なマルチスケール計算解析を用いてこの問題に取り組んだ。
当研究室では既に、水素を燃料として図 1のように表面拡散・反応・電荷移動を考慮した SOFC三相界面反
応マルチスケールシミュレータを開発済みである [1]。このシミュレータはハードコーティングされているため、
反応系を変えることができない。また、ある特定の燃料に対応したシミュレータを作成しても、バイオガスのよ
うな混合ガスまで考えると燃料の組み合わせは無数にあり、その都度、専用のシミュレータを作り直すことは膨
大な時間を浪費し、炭化水素燃料の劣化機構解明の妨げとなる。反応系を構成する化学反応や拡散を自由に組み
入れられる、つまりシミュレータ側は反応系を持たないフレームワークとして存在し、使用者の入力によって反
応系を変化させることができる解析ツール (ソルバ―) 色が濃いシミュレータを開発した。
本研究で開発されたシミュレータを用いて水素系 SOFC三相界面反応シミュレーションを行った。実験的測
定値がなく誤差が大きいと思われる拡散係数のフィッティングを行うことでシミュレーション結果と実験値 [2]
を一致させた (図 2)。電流の増加に伴って、系を支配する電荷移動反応が切り替わっていくことを明らかにし
た。また、感度解析を行うことで電荷移動反応が切り替わる前後で系の律速過程も変化していることを明らかに
した。中でも YSZ表面上での化学反応・表面拡散が大きく影響していることがわかった。一酸化炭素/二酸化炭
素混合ガスを燃料とした場合、メタンを燃料とした場合についても同様の計算解析を行ったが、電流-電圧曲線
が一致しないなど課題が残った。反応シミュレータの精度を上げるために考慮すべき新たな電荷移動反応につい
ても提案を行った。
図 1 シミュレーションモデルの模式図 図 2 水素系の電流-電圧曲線
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